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Ⅰ　 研究の成果　　(1000字程 度)
(図表も含めて分か りやすく記入のこと)
　近年、塩化金属還元気相成 長(MCR-CVD；Metal Chloride Reduction-Chemica1 Vapor
Deposition)法は、銅 を始 め とす る様々な金属薄膜 の低 コス トな製膜 法 と して注 目を集 めて
いるが、製膜 条件 の決定には試行錯誤 による条件出 しに頼 ってお り、膜質 の改 善のために
反応機構 の解明が望まれ る。MCR-CVD法の製膜前駆体は、高温 の金属源 の塩 素によるエ
ッチ ングに より生成す る気相塩化金属 であ り、基板近傍 まで輸送 され た前駆体 は、塩素原
子によ り還元 され 、純粋 な金属薄膜 となる。銅 の製膜 の場合、前駆体 とな る気相塩化銅 に
は複数の化 学種 が存在す る。それぞれ の化学種 によ り、基板へ の付着係 数が異 なる可能性
があるため、基板付近 の気相組成 は、純粋 な銅 が製膜可能な条件 を決 め る上 で重要 なパ ラ
メータである。
　本研究では、気相組成 の測 定には竃子衝撃イ オン化質量分析(EI-MS)法を用 いた。実
験装置は2つ のチャンバー(反 応 チャンバー 検 出チ ャンバー)か ら成 り、反応チ ャンバ
ーには、塩化銅 の発生源 となる銅管 を設置 し、タングステ ンフィラメ ン トによ り加熱す る
ことがで きる。石英管 よ り反応 チ ャンバー 内に導入 した塩素ガ スを銅 管 と反応 させ るこ と
によ り、塩化銅 が生成す る。反応 チャンバー内の気相化 学種 は、直径1mmの オ リフィス
より、検出チャンバー に移動 し、四重極型質量分析計 によ り検 出 され る。銅 管か らオ リフ
ィスまでの距離 は可変であ る.
　気相塩化銅 の組成 は、銅管 とオ リフィスの間 の距離に よ り異 なる結果 を示 した。 距離が
短い ときには、銅管温度の増加 に伴い、Cu3Cl3およびCu4Cl4の割合 が減少 し、CuClの割
合が増加す る。一方 、距離 が長 い と、検 出チャンバー に到達す るまでの間の気相反応の影
響 によ り、 どの銅管温度 で も組成 はほぼ一 定 となる。 このた め、検 出チ ャンバー にお ける
組成は、銅管表面 より塩化銅 が気相 に移動す る際 の組成 を表 していない。 表面組成の違い
によ り、塩素の供給 によ り銅表面か ら生成す
る塩化銅 と、バル クよ り生成す る塩化銅 の組
成は同一 であ る とは限 らない た め、 市販 の
CuCl固体の昇華 によ り生成 した塩化銅の気
相組成 も測定 した。発生源 と検出部 までの距
離が同一(1.5cm)にして、両者 を比較 した結
果をFig.1に示す。両者の組成 は全温度域 に
おいてほぼ一致 し、銅表面か ら生成す る塩化
銅 とバル クか ら生 成す る塩 化銅 の組成 は同
一であることが分 かる。
Fig.1エッチ ングによ り生成す る塩化銅 と昇
華により生成す る塩化銅の気相組成の比較


